




Production and Application of Crystalline
Graphite Fine Particles with High Specific
Surface Area Derived from Natural Graphite by
Mechanical Grinding in Controlled Atmosphere













































鉛 14.0 gを微小サイズ（直径 0.2–1.0 mm）のジルコニアボー
ルとともに 500 cm3の SUS製ポットに封入した。10-3 Torr
の圧力になるまで真空引きを行った後、窒素ガスを導入し
て雰囲気を調整した。回転数は 400 rpm、粉砕時間は 5～
240 minとした。
真空雰囲気粉砕に使用した装置は、Fritsch製 P7である。
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Herein we produce high-crystallinity graphite particles having high specific surface area by means of planetary ball milling under 
the well-controlled atmosphere. PtCl4-graphite intercalation compounds (PtCl4-GIC) are successfully synthesized as the catalyst 
for hydrogenation reaction of gaseous 1,3-butadiene. The effect of specific surface area and crystallinity of ground products on the 
synthesis for PtCl4-GICs is reported. Well-defined PtCl4-GIC was synthesized only by use of the ground graphite particles which 
have both high specific surface area and high-crystallinity. The resulting GIC is a candidate precursor for the hydrogenation catalyst.
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45 cm3の SUS製ポットに入れ、真空状態とした。そのまま
粉砕装置に設置して、400 rpmの回転速度で 240 min粉砕し
た。また、振動ボールミルを用いた真空雰囲気粉砕を行っ
た。500 cm3の SUS製ポットに 33.0 gの原料黒鉛と直径 4 
mmの SUS製ボールを入れて真空状態とした後、振動振幅








を求めることで評価した。X線は CuK α線（波長 λ = 1.5418 
Å）を使用し、スキャン速度は 0.02°/s、拡散スリットは 1 











考に合成した。黒鉛 2.0 g、ゲスト剤となる H2PtCl6・6H2O 










レックスガラス製反応管に 0.030 g充填し、60 ml/minの流
Table 1  粉砕条件







I-XX Planetary Nitrogen 14.0 Yttria stabilized zirconia 0.2~1.0 500 5～ 240
II-XX Planetary Vacuum 3.0 Yttria stabilized zirconia 1.0~3.0 45 240
III-4.0 Vibration Vacuum 33.0 SUS 4.0 500 30～ 480
*：XXはビーズ直径
Fig. 1  触媒活性評価装置の概略
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天然黒鉛の雰囲気制御粉砕による高比表面積・高結晶性微粒子の生成とその応用（山中・島・神田・藤本・空閑）
速で水素を通気しながら 150 ℃で 1時間還元処理した。触
媒活性は 1,3-butadiene（体積比で H2に対して 1,3-butadiene
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上述した粉砕機種の他に、ホット径も比表面積に大きな
影響を与えた。遊星ボールミルを用いて 240 min粉砕した
黒鉛の比表面積は、ポット径が 45 cm3（II-XX）では 282～






500 cm3 ポット（ポット径；100.5 mm、高さ；63 mm、公転
半径；70.5 mm）の原料粉単位仕込み量あたりの衝撃エネル
ギーは , 45 cm3ポット（ポット径；40 mm、高さ；36 mm、






との関係を Fig. 3(b)に示す。振動ボールミルを用いて 240 
min粉砕した黒鉛（比表面積：520 m2/g）の LCは、17 nm
であった。一方、遊星ボールミルを用いた場合、上記試料
よりも大きな比表面積の黒鉛（比表面積：638 m2/g）につ




















表面積のみが大きな試料 A（比表面積：770 m2/g，LC：21 
nm）、結晶性のみが優れている試料 B（比表面積：147 m2/
g，LC：33 nm）、両者が適度に優れている試料 C（比表面積：






















Fig. 5に、合成した各試料を用いた 1, 3-ブタジエンの水
素化反応の結果を示す。原料黒鉛（試料 D）と、結晶性の
みが優れた粉砕物（試料 B）から作製した触媒について、





















































Fig. 5  触媒活性評価結果
高比表面積かつ高結晶性の黒鉛微粒子を生成できた。
(2) 粉砕生成物の比表面積と結晶性は、我々がこれまでの
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